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はしがき
本研究は､遅延効果が空間的に一様でない場合､その不均一性が相互に与える影響､
系全体の評価に影響を与える重要な要素についての知見を得るために､科学研究費補
助金により行われたものである｡
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投稿論文
放射性廃棄物地層処分システムにおける物質移行に及ぼす遅延効果の不均一性
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研究概要
高レベル放射性廃棄物の地層処分において､処分地層の遅延効果の評価は処分シス
テムの安全評価において大変重要である｡しかし地層は様々な岩石からなり､またそ
の存在する化学的条件も場所によって異なる不均一な状態であるため､地層中での遅
延効果は一様でない｡現在それぞれの要素についての研究は頻繁に行われており数々
の知見が得られてきたが､地層処分システム全体としてみたときに､それらの要素が
相互にどのような影響を与えるのか､どのように系の評価に反映するのかということ
は未だ十分な検討がなされていない｡
本研究では核種と地層構成成分との相互作用を遅延効果として扱い､ 2次元物理モ
デルを用いた実験および､その実験結果と比較することにより妥当性を確認した数学
モデルを用いて､遅延効異が空間的に一様でない場合の系の応答を調べることにより
系全体の評価に何が重要であるかを検討した｡その結果次の知見を得た｡
異なる遅延係数を､流れと垂直な方向-層状に分布させた場合､その系の応答は層
の数に依存するという実験結異を得た｡作成した数学モデルはこの結果に良く一致す
る｡層の数が少ない時は､それぞれの遅延効果を持つ媒体による独立したピークが確
認されるが､層が増えるにつれそのピークが1つに近づき遅延係数の算術平均値を一
様に分布させた場合の応答に近似できるようになる｡これは層が増えることにより層
間での流れに垂直な方向-の物質移動が頻繁になり､見かけ上混合拡散が進み垂直方
向の濃度差が小さくなるためであるo　しかし､遅延効果の異なる層が流れ方向に分布
する場合､その応答は層の数に関係なく､遅延係数の算術平均値を一様に分布させた
場合の応答と同じような応答が得られた｡すなわち遅延係数が流れに垂直な分布を持
つ場合､系の応答は算術平均値を用いた応答として評価することができる｡また遅延
係数が空間的にはランダムに分布し､その頻度はある確率密度関数に従っているよう
な場合も､その応答は確率密度関数の種類に関係なく､系の応答は算術平均値を用い
た応答と同じような応答が得られた｡
以上のことから､異なる遅延効果が分布している際､系の応答に影響を及ぼすのは
流れと垂直な方向の分布における媒体間での物質移動であり､それが層状になってい
る場合には､評価する系の大きさに対する層の数が応答に影響を及ぼすということが
示唆された｡
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1序論
1.1緒言
原子力利用を進めていく上で､放射性廃棄
物処分の問題は避けて通れない重要な課題で
ある｡原子力には発電の他にも医療や実験計
測など多様な用途があるため廃棄物も各々の
場所から発生するが[1】､その中でも最も大量
の放射能を含む廃棄物が発生する場所として
使用済み核燃料の再処理工場が挙げられる｡
わが国においては､現在､青森県六ヶ所相に
おいてその施設が建設中であり､ここで原子
力発電において使用した燃料からウラン､プ
ルトニウムが回収され､ MOX燃料等に利用
される予定である｡この再処理工程において
残った物質はすべて放射性廃棄物となる｡資
源の乏しいわが国においては化石燃料を利用
しての電力の安定供給には限度がある｡また
近年問題になっている地球温暖化の対策とし
てのCO2削減という面からも原子力発電は有
用であって､現在ではわが国の総発電量にお
いてその占める割合は約40%に達しようと
している[2]｡今後増えつづけるであろう電力
の需要を原子力発電によりまかなうためにも､
放射性廃棄物処分の問題を早急に解決する必
要がある｡
放醐生廃棄物は含まれる放射能のレベルに
より低レべ/働性廃棄物(LLW)と高レベ
ル放射性廃棄物(law)に大別できる【1]o
LLWは発電所やRI利用施設などにおいて使
われた作業着や洗浄液等の放射能の低い廃棄
物であり､可能な限り減容したのちセメント
等で固化され､ドラム缶に入れ低レベル放射
性廃棄物埋設センターに運ばれる｡そこで､
LLWは浅地層に埋設し放射能が減衰するま
で厳重に管理される.一方､ RWはわが国
の場合､主に使用済み核燃料を再処理した際
に出る廃液であり放射化生成物､核分裂生成
物､超ウラン核種等を含み強い放射能を持つ｡
これらの中には長い半減期を持ちα壊変する
237Np (半減期214万年)や243Am(半減期7370
午)なども含まれる【3]｡したがってRWは
長い期間にわたって生態圏から隔絶する必要
がある｡その方法として従来､宇宙-の打ち
出し､南極氷床-の処分､海洋底-の処分､
深地層中-の処分などが考えられてきたが､
倫理的な問題､長期的な安定性を考えて深地
層中-の処分が最も適切であるとし研究が進
められてきた｡わが国では､2000年5月に｢特
定放射性廃棄物の最終処分に関する牡軌が
成立し､地層処分によりIAWを処分する方
針を固めた｡
HIWはその放射能が十分減衰するまで生
態圏から隔絶する必要がある｡このため､ガ
ラス固化体の形にしたHuVはステンレス製
のキャニスターに封入し､冷却のため30-50
年間貯蔵庫にて一時貯蔵､その上でオーバー
パック､緩衝材により囲み(人=バリア)､深
地層中(天然バリア)に処分する多重バリア
構造をとる｡このように構成された地層処分
システムの安全性は､試験的にシステム全体
を構築し実際に機能させて実証するという直
接的な方法をとることができない｡そのため
地層処分の安全評価の方法は､放射能が十分
減衰する前にfAWに遭遇するシナリオを考
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え､システムの長期的な挙動を表現するため
の数学モデルの開発と必要なデータの整備を
し､モデルとデータを用いた予測解析を行う｡
一方､この結果を規制によって定められた指
針や基準と比較してシステムの安全性を判定
する｡考えられるシナリオとしては接近シナ
リオと地下水シナリオが挙げられる【3】｡接近
シナリオは地震､火山活動のような天然現象､
あるいは資源掘削などの人間活動等により
nWと人間との物理的距離が接近すること
によって人間環境に影響を与えるというシナ
リオである｡地下水シナリオは､地下水によ
って長期間のうちに人工バリアが劣化し放射
性核種が地下水に溶出をはじめ生態圏に運ば
れるというシナリオである｡地層処分システ
ムの将来挙動について通常想定されるシナリ
オは地下水シナリオである｡そこで､本研究
では幾つかのシナリオの中で地下水シナリオ
に着目する｡
前述のように､ RWの中には人工バリア
の健全性を保証し得る期間よりもさらに長い
半減期を持つ放射性核種が含まれており､地
下水により核種が我々に影響を及ぼす可能性
については十分な検討を必要とする｡天然バ
リアである地層には､地下水が流れる間に核
種が岩石鉱物表面に収着や脱着を繰り返し実
際の地下水の流れより核種の移行が遅れると
いう遅延効果が存在する｡この遅延効果が大
きければ､核種は生態圏まで移行する間に十
分減衰する｡したがってこの効果の評価は､
地層処分システムの性能評価および安全評価
において大変重要となる｡
1.2　地層中の核種移行
地層中における核種の移行に影響を及ぼす
要素として､地下水の組成や化学的性質､岩
石鉱物表面や折出物-の核種の収着､亀裂の
連結性､微生物等様々なものが考えられるP】｡
その中でも天然バリアの遅延効果を論じる上
で基経となるのは地下水と岩石との間の核種
の分配である｡核種の岩石-の分配が大きく
なればその分核種の移動速度は地下水の流れ
に比較して遅くなり､より大きな遅延効果が
得られる｡この分配を左右するのは､地下水
中に溶出した核種の岩石-の収着､溶解､沈
殿､結晶化､有機物との鈴的形成【4】､地下水
中に多量に含まれる元素との共沈､加水分解
など様々な化学反応である【5]｡それらの現象
は岩石の成分､地下水に含まれるイオンや有
機物の影響などの条件に依存する｡地層は
様々な鉱物により構成されており､また地下
水の性質も場所により異なっている｡天然バ
リアの性能評価を行うために､核種と多様な
条件下での種々の地層構成成分との相互作用
を研究することは重要である(たとえば､
[6-8]) ｡具体的な処分地を決定していない現時
点では､核種の移行に関連する地層中の各成
分の役割を明らかにし､支配的な影響を及ぼ
す因子を見極めることにより複雑な地層をモ
デル化し､地層処分システムの安全な設計概
要を社会に提示しなければならない｡このた
め､個々のデータの採取､その精度向上に加
え､処分場システム全体の視点から個々のデ
ータの有効な利用､不足しているデータなど
を整理する必要がある｡
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1.3　遅延係数
前述のように､核種の遅延は地下水と岩石
との分配に大きく左右される｡岩石-の分配
が多ければ､すなわち岩石-の核種の収着が
強ければ遅延効果は大きくなる｡その収着の
強さの程度を表わす係数として分配係数が一
般に用いられる【9】【10]｡分配係数は固相中と
液相中の核種濃度の比､すなわち鞘1.1)で定
義する｡
分配係数Kd(m3n(g)
収著した着目核種の質量(kg)
固相の質量(kg)
液相中の着目核種の質量(kg)
(I.1)
液相の体積(m3)
この分配係数は､岩石-の核種の収着が瞬時
に起こり短時間で平衡に達し､可逆的なもの
であると仮定したみかけの平衡定数である｡
Kdが大きいほど収着力は強くなる｡この分
配係数Kdを用いて遅延係数Rdを定義するo
この係数については次のように説明を加える｡
まず1次元での核種の移行を例にとって考
える｡核種は地下水の移流と混合拡散によっ
て移行し､その間に固相との収着や脱着が起
こる｡よって物質収支式は次式のようになる｡
Ci･(.-C)%
-Deg-ug-lc･lpcp(1.2)
ここでSは空隙率､ Cは着目核種の濃度
Qgm3)､ tは時間(S)､ Sは固相単位体積あた
りの着目核種の質*dm3)､ Deは混合拡散係
敬(m2/S)､ Xは距離如)､ uは流速(nJs)､ 1は
着目核種の崩壊定執S'1)､研ま親核種の崩壊
定執S~l)､そしてcpは親核種の濃度Oqgm3)で
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ある｡勾1.2)の左辺が蓄積項､右辺第1項が
拡散項､第2項が移流項､第3項､第4項が
壊変項である｡いま､核種の液相と固相の間
の平衡が成り立つとすると､ ∫は
S = psKdC　　　　　(1.3)
と表せる. psは固相の密度蜘)である.こ
れを鞘1.2)に代入すると,
(C･(.-C,psKdi雷-Deg-u9EIAc･lpcp
ar
(1.4)
となり､ここで遅延係数Rdは次のように定義
される｡
Rd-1.と更生Kd　(1.5)
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したがって物質収支式は､ Rdを用いて
cRd雷-Deg-ug-加1,cp (1･6,
と表される｡この物静収支式は2次元､ 3次
元-の拡張が可能である｡ Rdが大きいほど遅
延効果は大きくなり核種の移行は遅くなる｡
1.4　本研究の目的
前述したように地層棚美々な岩石からなり､
またその存在する化学的条件も場所によって
異なる不均一な状態である｡したがってそれ
ぞれの核種における地下水中と岩石との分配
も異なり､地層中での遅延効果は一様でなし㌔
現在それぞれの要素についての研究は頻繁に
行われており数々の知見が得られてきた｡し
かし地層処分システム全体としてみたときに､
それらの要素が相互にどのような影響を与え
るのか､どのように系の評価に反映するのか
ということは未だ十分な検討がなされていな
い｡
本研究では核種と地層構成成分との相互作
用を遅延効果として扱い､その遅延効果が空
間的に一様でない場合の系の遅延効果を調べ
ることにより､系全体の評価に何が重要であ
るかを整理する｡例えば系の中に遅延効果の
大きい空間と小さい空間があった場合､系全
体の評価としては小さい遅延効果の影響を考
えなければいけないのか､単純に遅延効果の
平均を考えればいいのかというように､系の
遅延効果を考える上で重要な情報について､
収着力の異なる媒体を用いて作成した物理モ
デルによる実験および遅延効果の分布を考慮
した2次元数学モデルにより検討を行った｡
以下に本論文の構成および各章において検
討する項目をまとめる｡なお2章､ 3章およ
び4章において検討する項目は箇条書きとし､
通し番号を付した｡
第1章｢序論｣において古林研究の背景､位
置付けおよび研究目的を述べた｡
第2章｢物理モデルによる実験｣においては
I)系全体の応答に及ぼす流れに垂直な方向
に分布する遅延効果の影響
2) ｢般に成り立つとしているKdモデルの､
本実験結果-の適用性
第3章｢2次元数学モデルの作成とその妥当
性｣においては
3)数学モデルの作成とその実験結果との比
較による妥当性の確認
4)遅延効果が一様でない系における混合拡
散除数の異方性
第4章｢数学モデルによる遅延係数の空間分
布の検討｣においては
5)系全体の応答に最も影響を及ぼす要素の
整理
6)遅延係数の空間分布を特定できない場合
における系全体の遅延効果の評価
第5章｢結論｣では本論文を総括し､上記の
検討項目に対応し得られた知見を示した｡
2　物理モデルによる実験
2.1緒言
本章では､遅延効果が空間的に一様でない
場合と系全体の遅延効果の評価との関係につ
いて基礎的な知見を得るために､遅延効果の
異なるガラスビーズとシリカゲルの層で物理
モデルを作成し､血恥溶液を一定時間注入し
出口で採取した溶液の濃度を光度定量法によ
り測定し系からの応答を得る｡ここでは､ひ
とつの試みとして各層の数を変化させて実験
を行い､その層の数と系全体の遅延効果との
関係を整理した｡
なお､本実験では安定なEu3'を用いた｡こ
れは､実験が､連続的に系に流体を流す､い
わゆる連続系の実験のため注入溶液の取り扱
いが容易であることのみならず､ RWにお
ける長半減期核種の一つであるAm3十と化学
的相似性を有することによる｡
2.1実験
2.2.1使用機器および試薬･試料
以下に実験に使用した測定機韓､試薬およ
び試料を記す｡
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･吸光度測定:株式会社日立製作所製
557形二波長分光光度計
･ pH測定:東亜電波工業株式会社製
WM-50EG型電気伝導率･ pHメータおよ
び同社製　複合ガラス電極GST_5721C
･ポンプ:東京理化器械株式会社製
MP-3N型マイクロチューブポンプおよび
同社製　純正シリコンチューブ1.15¢×
3.2 mm
･圧力計:株式会社共和電業製
PGMJ2KG型圧力変換器および同社製
WGI1300B計装用増幅器
･傾斜系:株式会社井内盛栄堂製　円盤型
傾斜計
･ふるい:飯田製作所製　ステンレスふる
い125〟mおよび100〟m
･ガラスビーズ:株式会社東新理興製　東
新ガラスビーズ(粒径0.105-0.125 Trm)
･　シリカゲル:和光純薬工業株式会社製
ワコ-ゲルC,200 (粒径0.075-0.15 孤)
ふるいわけ0.1-0.125 mのものを使用
･超純水:純水を日本ミリポア株式会社製
Millipore (Milli-q SP)に透過させ精製
･ Eu3'溶液:三津和化学薬品株式会社製
EuOVO3h･6H20 (分子量　446.07) 10'3M
HNO3溶液とし使用
. Ethylenedianhetebaacetic scid　2Na sak
dihydrab (EDTA) :株式会社同仁化学研
究所製,
C10H14N208Na2 ･ 2H20-372.24
･ Xyl飢010mlge (Ⅹ0) :株式会社同仁化学
研究所製,
C31 H3dN201 3 SNa2-7 1 6.63
･ ArsenazD-Ⅲ (AトⅢ) :株式会社同仁化学
研究所製
2,7lBis(2-arsonophenyla2D1 1 ,8-
dihydpoxy-3,6lnaPhthalenedisulfonic acid ,
C22H1 8As2N4014S2=776.3 7
･ pH緩衝液:株式会社同仁化学研究所
MES　( 2イN-MorphoIinoわ血anesulfonic
acidmonohydmte ,
C6HliNO4S ･ H2CF213.25)および和光純薬
工　業　株　式　会　社　製　　TthM
( TldsOTydroxymethyl知r血omedlane ,
H2NC(CH20Hh-12 1. 14)を適宜混ぜて使用
なお､ Eu3+溶液は試薬の保存条件等により
試薬に含まれている水和水が化学量論的に水
和数が6であるか不明であるので､ EDTAお
よび指示薬としてⅩ0を用いてキレート滴定
ll l]を行い､由雄綿棒液中のEu3'の濃度を求
めた｡
2.21 Eu3'のAr-Ⅲによる吸光光度定量
法の検討
E㌔溶液を､作成する物理モデルに流しそ
の応答を得るためにはEu3'を定畳する必要が
ある｡ここでは平板セルの出口で採取した溶
液中の濃度を､ AトⅢを発色試薬として用いる
吸光光度法【12, 13】により定量した｡
まず､吸光度からEu3'の濃度を知るために
検量線を得る必要がある｡そこで､本研究で
は､ AトⅢの発色において最適条件を得るため
にいくつかの検討を行い､得られた条件で最
終的に検量線を引いた｡実験手順は以下の通
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りである｡
25 mlメスフラスコに血か溶液､ Ar-Ⅲ溶液
を適量入れ､超純水とpH緩衝剤恥また
は0.1 MMESと0.1 MTHAMの混合章創動で
調整し､求める濃度､ pHになるようにした｡
調整した溶液は光路長1 cmの石英セルに入
れ､また標準セルには超純水を入れ水対照に
て吸光度を測定する｡
(1)　測定波長
図2.1に1.6×10'5 MのAトⅢに0.1-1.0×
10-5 MのEu3'を共存させたpH3.0の溶液の水
対照での吸収スペクトルを示すと測定波長は
感度が高く､変化が緩やかで波長目盛りをあ
わせる際の多少の誤差が吸光度に影響しにく
いところを選ぶ｡図より650 mmでの吸収ピ
ークにおける吸光度を選んだこ
340　　　　400　　　　500　　　　600　　　　7∝1　　　800
W8Yelerlgthlnm
図2.1 pH3.0におけるAトⅢおよびEu3+共存溶液の
吸収スペクトル
(2)測定pH
図22に2.4×10･5MのAr_Ⅲと8.3× 1016M
のEu3'を共存させた溶液の650 nmにおける
吸光度のpH変化を示す｡ pH 2.5-3.0付近で
ほぼ一定でその値は最も大きい.よって測定
する際の溶液のpHは3.0付近になるように調
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整する｡
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pH
図22　Ar-ⅢとEu3'共存溶液の650 nmにおける吸光変の
pH変化
(3)　AトⅢとEu3+の濃度比
E㌔†濃度を8.3× loヰ Mに固定L AトⅢの濃
度を変化させ吸光度を測定する｡なお溶液の
pHは3.0､測定波長は650mmである.図2.3
に示すように､濃度比が約1.5のあたりで吸
光度が最大になることがわかる｡そこで､や
やAトⅢ過剰の状態で測定を行う｡
O t　　　　　2　　　　　3　　　　　4　　　　　5
lAT･lIl]4Eu]
図2.3　固定Eu3'濃度におけるAr-Ⅲ濃度変化に対する
吸光度の変化
(4)　放置時間
2.4×10-5 MのAr_Ⅲと83×1016 MのEu3'
???????????????
?????
???????????
を共存させた溶液を､溶液を調整してから測
定するまでの時間を変化させ吸光度を測定す
る｡図2.4に見られるように､放置時間は吸
光度に影響を与えないことがわかった｡
0　20　10　60　80 100 Ilo l･10 160 180　200
Time/min
図2.4　溶液調整後の放置時間に対する吸光度変化
(5)　検量線
図2.5に検量線を示すとAトⅢの濃度を1.6
×10-5MとLE㌔濃度を0.I-1×10-5Mの間
で変化させて吸光度を測定した｡なお測定波
長は650rm､ pH3.0で測定した｡分子吸光係
数は8.25× 104 M~1cm-1である｡この検量線を
用いEu3十を定量し応答を得た｡
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図2.5　定畳に用いるEu】+の検量線
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2.2.3　2次元物理モデル
地層は様々な鉱物よりなる結晶質岩や堆積
岩などにより構成されており【3]､また亀裂中
には生成した充填鉱物の存在【14]など､異な
る鉱物組成や特性を持つ｡例えば図2.6の概
要図のように､地層中の亀裂平面に充填鉱物
があり､その両側の母岩が熱水変質作用によ
り性質が変化しているような場合､層状に異
なる状態が現れる｡このような不均一な地層
のモデルを簡単に､収着力の異なる2種類の
媒体を用いた層で作る｡地層を構成する主な
変質母岩
未変質母岩
図2.6　鉱物の層状分布の例と2次元物理モデル
鉱物として､石英やクリストパル石など結晶
構造は異なるが化学組成がsi02であるもの､
長石やカンラン石などのケイ酸塩鉱物などが
ある【15-17】｡したがって地層中には多くの
Siq成分が存在するoそこでモデルを作る媒
体として､ Siqを主成分とするガラスビーズ
とシリカゲルの2種類を選んだ)収着力の小
さいものとしてガラスビーズ､大きいものと
してシリカゲルを用いた｡
ガラスビーズとシリカゲルは粒径を0.1-
0.125rrmに揃え､超純水(以下､水)で数回
洗浄した｡この際､ガラスビーズを洗浄した
液のpHが高かったのでbH9以上) 0.1 M
fN03で洗浄しそのあと水で洗浄した｡平板
? ? ? ? ? ?
セルに水を入れながらガラスビーズおよびシ
リカゲルを充填し､空隙を水が飽和する状態
にした｡
粒子を充填する平板セルは厚さ10 mのア
クリル板を用いて作成した｡図2.7に示すよ
うに底板､中を6角形にくりぬいた中板､天
@シリコンゴムシート､天板を
かぶせてねじで留める
天壌
ゝ_ --J~~-〃
タ　　へ
-rTは　　　　_こT _
①3枚を重ねてねじで留める
②ガラスビーズまたは
シリカゲルをつめる
図2.7　平板セル
板の三枚を重ねてねじにより留める｡底板と
中板の間､中板と天板の間に厚さ0.5 mの
シリコンゴムシートをはさみ､ 6角形にくり
ぬいた中板の側面にもシートを貼り付けた｡
これは充填粒子とアクリル板の間の空隙が大
きくなり､溶液が流れやすくなるのを防ぐた
めである｡
物理モデルは図2.8の正方形の部分(100
rrmXIOOrrmXIOrrm)に作る｡入口と出口
の三角形の部分には常にガラスビーズを詰め
る｡これは整流域の役割を持つ｡
図2.8　2次元物理モデルの作成
ll
図2.9　平板セルの写真
2.2.4　応答実験
図2.10に実験装置を示すム平板セルは水平
に置き､ポンプを用いて流量を一定にした溶
液を流すこ　このとき脈動が生じるので途中に
トラップをつけた【18】｡これはアクリルパイ
プに溶液と若干の空気を入れたもので､空気
が脈動を吸収する｡出口で溶液を20 mlのス
クリュー管瓶に一定量取り､溶液調整し光度
定量法により濃度を求め応答を得る｡
図2.10　実験装置
まず､ pH3弱に調整したINO3溶液を流し
平板セル内のpHを一定にする｡ IAWが処分
されるような深さの地層において地下水はア
ルカリ性を示すことが多い【14】｡しかし高い
pHにおいてガラスビーズとシリカゲルでそ
の応答が確羅できなかった｡これはEu3'が加
水分解をおこし沈殴等により収着が強くなっ
たためである｡本研究では､遅延効果が空間
的に一様でない状態を実験的に模擬し､それ
を系全体の遅延効果として応答の形で評価す
ることに着目したので､ガラスビーズとシリ
カゲルでそれぞれの応答に明らかに違いが見
られるpH3において実験を行った｡ ● pHが一
定であることが確認できたらバルブを切り替
えEu3+溶液を流すム所定時間流した後再びバ
ルブを切り替え､ HNO,溶液を流すとEu3'溶液
が平板セルに入った時間を0とし､出口で採
取する溶液濃度の時間変化をプロットする｡
23　実験結果および考察
2.3.1系の遅延効果に与える層の影響
図2.11にガラスビーズ1層､図2.12にシリ
カゲル1層のそれぞれの応答を示すム流量は
1.3 ml/hin､ Eu3+溶液濃度は0.8 × 1013 M､注入
時間は100 Sである｡図の横軸Tは無時限時
間､縦軸E t潮ヒ濃度である. TとE Gま以
下の通りである｡
ここでtは時間(S)､ t●は空間時間(S)､ Cは
濃度(M)である｡空間時間J●は空隙体積を
流量で割った値である｡すなわち
.　cV
J　--
Q
(2.3)
である｡ここでCは空隙率､ Vは体積(cm3)､
Qは流量(cm3/S)である｡無次元時間rによ
りEを積分すると)になる.本実験において
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空隙率は0.4である｡ガラス-ズ､シリカゲ
ルともに矩形の入力に対して1つのピークが
確認される｡これは物質の移行が､移流に加
え混合拡散によっても起こっているためであ
0　　　　　1　　　　　2　　　　　3　　　　　4
Dimensionless Time. T
図2.11ガラスビーズ1層での応答
0　　　　1　　　　2　　　　　3　　　　　4
Dimensionless Time, T
図2.12　シリカゲル1層での応答
る｡ 2つの図より､シリカゲルの遅延効果の
方がガラスビーズの遅延効果より大きいこと
がわかる.ガラスビーズの層を移行するEu3'
は､シリカゲルの層に比較して相対的に遅延
効果が小さいので混合が起こりにくくピーク
が鋭くなり､逆にシリカゲルの層の場合Eu3'
は相対的に遅延効果が大きいので混合により
ピークは低くなる｡なお､ガラスビーズとシ
?????????
??????????
リカゲルの浸透率は1次元カラム実験よりそ
れぞれ5.1 × 10-12m2と4.2× 10~12m2であり､
ほとんど差がないことを確羅した｡これら遅
延効果の異なる2つの媒体を図2.13に示すよ
うな2層､ 4層､ 8層に詰めて実験を行う｡そ
図2.13　2次元物理モデル各層の概略図
(G:ガラスビーズ　S:シリカゲル)
の応答を図2.14-2.16に示すと溶液はガラス
ビーズとシリカゲル､それぞれの領域を移行
するので､それぞれ単層の時の特性を備えた
ピークがいずれも観測されるはずである｡実
際､図2.14と図2.15より､ 2層の場合と4層
の場合で他芯答にほとんど違いは見られず､
どちらの場合も2つのピークが確認される｡
0　　　　　1　　　　　2　　　　　3　　　　　4
Dimensionless Time. T
図2.14　ガラスビーズ･シリカゲル2層での応答
はじめのピークがガラスビーズによるもので､
2つ目のピークがシリカゲルによるものであ
る｡ところがi層になるとこの2つのピーク
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は近づき､それぞれの層の独立性は弱くなる
という結果が図2.16より得られた｡
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図2.15　ガラスビーズ･シリカゲル4層での応答
0　　　　　1　　　　　2　　　　　　3　　　　　　4
Dimensionless Time, T
図2.16　ガラスビーズ･シリカゲル8層での応答
媒体中を溶液が流れる際にEu3十が媒体-収
着や脱着を繰り返すことにより､その応答は
流れよりも遅れる.模式図を図2.17に示すム
媒体中に移流および混合拡散により流れ込ん
だEu3'はその分配比に従って圃相と液相に分
かれる. Eu3'が固相に収著して濃度の低くな
った溶液は流れて先-進み､あとに濃度のよ
り高い溶液が流れてくると､固相と液相の平
衡が崩れ､ Eu3'は再び分配され固相へ収着す
る｡ Eu3+溶液を流すのは一定時間であるので､
??????????
???????????
??????????
先-流れる　　　　　　　　新たに托れてきた溶液
i-i･=ifiiiー三悪≡･
厨相　　　　　　　　　　　　　　国相
①　　　　　　　　　　　　　　②
l
Eu･1◆を含まない溶液　　　　　　流れてきた薄い溶液
榊｣エ脱毛｣-⇒　液坑:滝Jq
固頼　　　　　　ー　固相
@　　　　　　　　　　　　　　　@
図2.17　収着および脱着の模式図
そのあとにEu3'濃度の低い(もしくはEu3'を
含まない)溶液が流れてくると､圃相と液相
の平衡が再び崩れるので､固相に収着してい
たEu3'が液相中-溶解する.移行経路におい
てこのような現象が繰り返され核種は地下水
の流れに比較して遅延する｡この図では説明
上､核種の収着､脱着の速度を仮定している
が､移流項や拡散項に比較してこれらの速度
が十分大きいと仮定できる場合､すなわち､
瞬時に平衡が成り立つとみなせる場合(速度
を無限大にしたことに相当する)は分配係数
Kdを用いることができる｡このようなモデル
はKdモデルと呼G労し､ (1.5)式に示したKdを
含んだ遅延係数により遅延効果を表わす｡
遅延効果の異なる層が隣り合っている場合､
収着力がそれぞれ異なるため分酉祉ヒも違う｡
したがって､固相と液相にEu3'が分配される
が､その媒体境界の液相で濃度差ができる｡
模式図を図2.18に示す｡その濃度勾配により
固相　　　　　　　　　　　　　国頼
(収書力　大)　　　　　　　　　　　　　(収書力　大)
液相I-_-喜霊. ●. '･.'.'･'誓_Liiナ
(iAい)
液相　●収　●●
榊'.."●. +1桝
同相　　　　　　　　　　　　　　同相
(収書力　小)　　　　　　　　　　　　　　(収書力　小)
図2.18　層境界での物質移動の模式図
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物質移動が生じ､また溶液が流れることによ
り､ガラスビーズと液相､シリカゲルと液相
との平衡が崩れる｡図2.19に示す概要図のよ
図2.19　層間物質移動の模式図
うに､シリカゲルの収着力のほうが大きいの
でEu3'が移行する速さはガラスビーズの場合
に比べてゆっくりで､層での広がりが大きく
なると考えられる｡ガラスビーズのほうを先
に進んだEu3'はシリカゲルの層へ移動し､シ
リカゲルの層をゆっくり進んでくるEu3'はガ
ラスビーズの層-移動する｡したがって図
2.14､ 2.15に見られるように､はじめのピー
クはガラスビーズ単層のピークより遅れ､ 2
番目のピークはシリカゲル単層のピークより
早くなる｡これが8層になると層境界が増え
るため流れと垂直な方向-の物質移動機頃繁
に起こり見かけ上混合が進む｡ E㌔は拡散さ
れ､比較的濃度が均一になり進むため図2.16
に見られるように二つのピークが合わさるよ
うな応答になる｡さらに層が増えれば混合拡
散も進み､見かけ上各層でのEJ十の進み方が
等しくなり､その応答は1つの拡散特性を持
つ媒体を流れたときの応答になると予想でき
る｡
もし層と層が互いに独立していて影響を
及ぼしあわないとしたら､層の数に限らずそ
の応答は単層の応答を重ね合わせただけのも
のになるはずである｡しかし､層の境界での
物質移動は､互いの層における物質の移行に
影響を及ぼし､結果的に系全体の物質移行速
度に影響する｡本実験結果は､その影響は系
全体に対する層の数､すなわち系全体での層
と層の現れる頻度に依存していることを示し
ている｡
2.3.2　系の遅延効果に与える流量の影
響
次に2層と8層の場合で流量を変えた場合
の応答をそれぞれ図2.20､ 221に示すゝ流量
は3.9mihnin､ 1.3 ml/mh､ 0.3mi/minであり､
Eu3'溶液の注入時間は35 S､ 100S､ 480Sであ
る｡注入時間は各流量で同体積のEu3+溶液が
注入されるように設定した｡図より､ 2層の
場合､ 8層の場合共にその応答に流量の違い
による差はほとんど見られないことがわかる｡
Dimens10nL6S Tlme, T
図2.20　応答に与える流量の影響e層)
03mi/hinの場合にやや違いが見られるが､
これは流量が小さくなる､すなわち流速が遅
くなることにより層境界での物質移動の速度
が相対的に大きくなり混合がより進むためで
あると考えられる｡このことは､ 2層の場合
より8層の場合においてその違いが顕著に現
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れていることからもわかる｡すなわち､ 2層
の場合ではもともと物質移動は頻繁には起こ
らないため､層間の物質移動はあまり効いて
こないが､ 8層になると頻繁になるのでその
影響も大きくなって現れる｡したがって､流
量の違いは層境界での物質移動の強さに影響
を与える｡一方､移流や拡散の速度が小さく
なる場合は､ ｢股に､収着､脱着の速度を無
限大(すなわち､平衡状態)と仮定できず(有
限な)速度を考える必要がでてくる｡しかし､
少なくとも本実験条件では流量が小さい場合
の応答と大きい場合の応答との差は小さく､
応答に及ぼす流量の影響は無視できる｡
Dimensionlcss TIme, T
図2.21応答に与える流量の影響(8層)
2.4　緒言
本章では､ 2次元物理モデルに流したEu3'
溶液の応答を見ることにより､遅延効果の空
間分布､および流量が系全体の遅延効果に与
える影響について検討を行った｡
ガラスビーズとシリカゲルで作った層の
数を増やしていきその応答を見ることにより､
層が少ない場合には2つあったピークが層を
? ? ? ? ? ? ? ? ?
??????????
多くすると一つになるという傾向があること
がわかった｡これは遅延効異の異なる層の間
で濃度勾配により物質移動が起こるためだと
考えられる｡層の境界での物質移動は系全体
の物質移行速度に影響し､その影響は系全体
に升する層の数､すなわち系全称での層と層
の境界の現れる頻度に依存していることを示
した｡また流量の影響は本実験条件内におい
て小さく､異なる流量を設定しても､空間時
間によって時間を無次元化することにより得
られた応答はほぼ一致することを示した｡
次章において本実験の結果を数学モデル
により解析する｡
3　2次元数学モデルの作成とそ
の妥当性
3.1緒言
本章では前章で行った2次元物理モデルに
よる実験を､遅延係数を考慮した2次元数学
モデルを用いて解析する｡ 2次元平板セルに
対応させた計算領域において､ 3次精度の上
流差分法【18]により離散化した移流拡散方程
式を解くことにより数脚牢を得る.そして､
実験による応答と数働牢を比較することによ
りガラスビーズ､シリカゲルそれぞれの遅延
係数を求め､その値を数学モデル上で層状に
分布させ､ 2章での多層による実験結果と数
学モデルの計算結果とを比較し､数学モデル
の妥当性について検討した｡
なお､本研究で扱う流体は次の仮定が成り
立つものとした｡ 1)非圧縮性流体であり､流
体の密度､粘度は一定である｡ 2) Dwcy則が
成り立つ｡ 3)混合拡散係数は方向に依存せず
一定である｡このことは次節における基碇方
程式の誘導に際して逐次説明を加える｡
3.2　基礎方程式
3.2.1移流拡散モデルの物質収支式
地層中での核種移行のような､多孔質媒体
中における物質の移動は移流､物質の濃度勾
配による拡散や水力学的拡散等による【19】｡
X(ecT, ??Hｦx藏?+Ar 
.Ay妻qd.叫, 
移流 併;h枌?R?昆zﾈ<?
(uc)∫ 剪Ⅲ2停??
回 劍??x薐?
拡散 
qd, 剽?ﾅr?
FcR),T回澤 刄ﾁ 壊変 
図3.1 2次元での物質収支
図3.1のように2次元での物質収支式を考え
てみる｡移流と拡散による流入量と流出量の
差および着目核種の壊変と親核種の壊変によ
る核種の変化量が蓄積量になる｡蓄積されて
いる核種は液相と固相に分配される｡
cg･(1-6)i
aqd. 8(uc) aqd, 8(vc)
ax ar　　み･　ey
-Ac+ lpcp
(3.1)
ここでCは空隙率､ Cは着目核種の濃度
(kかn3)､ lは時間(S)､ Sは固相単位体積あた
りの着目核種の質鄭扉)､ X､ yはそれぞ
れX方向､ y方向の掴敬m)､ u､ Vはそれぞ
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れX方向､ y方向の洗教m/S)､ qd. ､ qd,はそ
れぞれⅩ方向､ y方向の軸2･S)､且は
着目核種の崩壊定執S~1)､ Ip Gま親核種の崩壊
定執sl1)､そしてcpは親核種の濃度o'dm3)で
ある｡ここでFickの法則により
qd.--堵qd,--Dg芸(3･2,
が成り立つ｡ここでDe.とDgは各々の方向
における混合拡散係&(m2/S)である.いま､扱
う流体を非圧縮性と仮定し､流体の密度が時
間によらず一定とすると､連続の式
坐.空=o
ax q7
(3.3)
が成り立つ｡したがって鞘3.I)は混合拡散除
数の異方性を無視すると(De =Dex =De,)
sS･(116)i
-De(g･欝)-ug-V芸IAc･lpcp
(3.4)
と書き換えることができる｡また､核種の液
相と固相の間の平衡が成り立つとき､ ∫は
S = p,KdC　　　　　(3･5)
と表せる｡ここでpsは固相の敏和k折)､ Kd
は分配係数m3kg)である.遅延係数Rdを次の
ように定義するとき､
Rd =1.生更生Kd
6
2次元の物質収支式は
(3.6)
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sRd =
-De(g･計ug-V芸-Ac･lpcp
(3.7)
と表せる｡本実験条件では長半減期核種の代
わりに安定同位体のEu3'を用いているので核
種の崩壊は起こらずAおよびIpは0となり､
その場合の物質収支式は次のようになる｡
CRd宗De(笠寺)-u芸-V芸(3･8,
解析の簡便化のために勾3.8)を無次元化す
る｡用いる無次元数は次の通りである｡
T=‡, X=三, Y=之,
t xI XI
c=エコ｣, U=考, V=÷
Cln -Cb u u
(3.9)
ここでJ●は代表時間(S)､ xl 8滴夜の注入､流
出点間の距離(m)､ cmは核種の注入濃度
晦㌦)､ cbは注入核種の背後(background)
濃度晦㌦)､そしてu'は代表u(h/S)である｡
鞘3.9)を勾3.8)に代入して計算すると
6Rd aC
t'-aTi(宗･ig)
Uu'∂c vu'∂C
ろ　ar Xl∂Y
(3. 10)
鞘3.10)の両辺をu'/xlで割る｡
cxIRd aC _ De
t'u'aT xlu'
ここで
(宗･針Ug-V芸
(3.ll)
有-告, t'-姐･ pe-箸(3･12'●
1J
とおく｡ Rd'は遅延係数の代表値､ Peはペク
レ数であるo鞘3.12)を鞘3.10)に代入して計
算すると
鰭-圭(蛋.宗)-U憲一V芸
(3.13)
となり､鞘3.8)が無次元化できる｡
3.2｣2　ポテンシャルの式
2次元物理モデルの形態が図32に示すよ
うに流入口､流出口が狭くなっている｡した
がって､この計算領域において圧力分布は1
次元的ではない｡そこで(3.13)式を解く前に圧
力分布を求める必要がある｡
図3.2　物理モデル内の流れの模式図
いま､扱う流体は非圧縮性であり､流体の
密度､粘度は一定であると仮定するので連続
の式
坐.空=o
ax　砂
(3.14)
が成り立つ.また､ Darcy則が成り立つとき､
X方向､ y方向の流速は各々､
k, ap
〟=---
FL ax
v=_生壁
FL&
(3.15)
(3.16)
となる.ここでFLは流体の粘度伊a･S)､ k,は
Ⅹ方向の浸透豹㌦)､ k,はy方向の灘憂紳)､
そしてpは圧力Pa)である｡鞘3･15)､ (3･16)
を鞘3.14)に代入する｡
孟kxg･孟ky5-0 (3･17'
いま､勾3.9)および次式で定義する無次元数
を用いて勾3.17)を無次元化することを考え
る｡
Kx-ilK,-; (3･18,
ここで舟●は浸透率の代表値であるoまず式
(3.15)を無次元化する.鞘3･15)に勾3･9)､ (3･18)
を代入する｡
Uu･ = _養生生壁
FL EXax
変形して
U--Kxg去
同様にして鞘3.16)は
V--Kyg去
ここで､ Pを次のように定義する.
p=色地上■
FLXl u
(3.19)
(3.20)
(3.21)
ここでp｡は入口での圧力Pa)であるo鞘3･21)
を変形して鞘3.19)に代入し計算する｡
U--K憲
同様に鞄3.20)は
V--K,蛋
lS
(3.22)
(3.23)
と無次元化できる｡つぎに式(3.9)､ (3.18)､
(3.21)を用いて鞘3.17)を無次元化する｡
‡孟Kxk･芸掌‡
･‡孟Kyk･芸掌‡-o
計算し直すと
孟Kx芸+孟Ky芸-o (3･24)
となり､これが無次元化したポテンシャルの
式である｡勾3.24)と鞘3.13)を離散化して数
値計算をする｡
3.3　　基礎方程式の離散化
33.1ポテンシャル式の離散化
本研究で扱う移流拡散モデルの解を得るた
めに､上で得られた無次元化した基礎方程式
を離散化する必要がある｡まず計算額域での
圧力分布を得るために､図3.3に示すような
AX ､ AYに分割した差分格子を用いてポテ
ンシャ/哨324)を離散化する｡ i､ jはそれぞ
れX､ Y方向の格子番号である｡
いま
α1.=gl
什ナノ　　′十をj
a.l=K 1
l･}'盲　　L',J'言
IL1,, - R,j
AX　'
I;J.I -PJ
AY　'
ここで､ K.JとI:Jは各点での無次元浸透率
と無次元圧力である｡格子境界点での無次元
AX
lり◆t) り.主) 
(トリー吊.メ) 宙.ｘﾕ?ﾒ免?揵|｢?*ﾘ.ぺ.?
図3.3差分格子
ax-Kx芸･ α,-Ky冨(3･25)
とすると勾3.24)は
%･獣o (3･26)
と書ける｡これを中心差分を用いて離散化す
ると
-a )
∫,ノ~盲
AY AY
=0 (3.27)
となる｡ここで勾3.25)より各格子境界点での
αが次のように書ける
1:,, - IL.J
与ノ　i-i･j AX
I:,j - 1:,,_.
a. =K.
a. .=K .
iJi i･J一言　AY
浸透率を
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(3.28)
gl
''ナノ
K....j + K,,,
K 1 =K･･)･1_+KIJ
IJ1　　2
と定義すると勾327)は司:328)､ (3.29)を用い
K..1,, +K.J P.1,j -1L K.,j +K,･-I,ノ
AX　　　　　2
K,,j.. +K.J P,,..一号ノ
2　　　　Ay
K"I,j + K,,j
整理すると
KIJ + K,-.,,
L･J1　　　2
て次のように書き直すことができる｡
R,j -たlJいp i7. i;- -二忘
K J +Ki,j-I P,,一号ノーl
2　　　　　Ay
K,.j +K,-.,J n Ki,,.. +K,,j
2(AX)2 -I-I" I 2(AY)2
K,･･J 'FL･). KL･, 'KlI.･). K･･J･･ 'K･･J
荘子ト評+⊥2(△y)2
ここで次のような定義をする｡
AE
K,.I,,+K,,J A　_KiJ+K,-.,J
2(AX)2 '`W　2(AX)2
これを勾3.30)に代入して計算し直すと
K,,j + K,J-I
Ki,j.  + KL.J
2(AY)2
⊥=o
Ay
Ki.J + IJ-.
I:J
fし.
K..j + K,J･-.
AEILl,j + AwP_.,ノ+ AN考ノ.- + Asl:,,-I
AE +J4V +AN +As
となり､圧力場を与える離散式が得られる｡
図3.4に示す計算領域(o≦X<_X.､
o≦Y≦Y)において計算を行う.本研究では
実験装置にあわせてX- =1.0､ Y =0.5とした｡
流入口はYn≦Y_<Ynd (X=0)､流出口は
Y.,,,≦Y≦Y.u,a (X=Xl)である.境界条件
および初期条件を以下に記す｡
･Y=0､Y=Y (o≦X≦X.)8こおいて竺-o
aY
･X=o (o≦Y<yh､ Ynd<Y≦Y)､ X=X-
(o≦Y<Yo〟. ､ Yo〟,d<Y≦Y)において
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(3.29)
(3.30)
(3.3 1)
(3.32)
里=o
EX
･ Y〝≦Y≦Y〝d (X=0)においてP.=1･0､
Yo〟,_<Y≦You,a (X=X.)において月=0
また､ 2次元物理モデルの6角形の形態を表
すために､図3.4の四隅の斜線部分に微小な
浸透率を与え流体が流れないように設定した｡
ガラスビーズとシリカゲルの浸透率はそれぞ
れ､ 1次元カラム実験により求めた値を平均
値で割って無次元化した値を与えた｡この境
界条件と浸透率を用いて相対誤差が10-7以内
に収束するまで計算を繰り返す｡
X図3.4　計算領域
3.3.2　物質収支式の離散化
無次元化した2次元の物質収支勾3.13)を
上流差分法を用いて離散化する｡この際､三
吉r~さ-
= -U,
-V,
次精度の上流差分法を用いる【181｡移流項を
一次精度上流差分法により離散化すると数値
拡散項と呼ばれる誤差項が生じる｡ペクレ数
の大きな計算において､この数値拡散項の影
響を除くためには格子を細かくしなくてはな
らないがそれは現実的ではない.そこで､こ
の数値拡散項の影響を小さくするために三次
精度上流差分法を用いる｡
式(3.13)を三次精度上流差分法により離散
化する｡
i.LJ 8Ci..J - 8Ci-tJ ･ CL-2,, _必出旦型
12AX　　　　　　　　　12
- 4Ci..J + 6C,,) - 4C._.J + C.-2,,
(AX)4
Ji,,.2 ･ 8CiJ.1 - 8Ci,j-. ･ CiJ-, _岨ci,,.2 -4Ci,,.I. 6Cj,j - 4CiJJ Ci,j_2
12Ay　　　　　　　　　12
cj+lJ -2CiJ + Ci-lJ + CiJ+I -2Ci･j +CiJ-1
(AX)2　　　(AY)2
ここでCi.,は無次元時間Tでの格子中心点の
無次元濃度､ C,?,古物､時間AT後の格子中
心点の無次元濃度､町ま無次元流速のⅩ成
12
+
(
C,.2,, +
(
+--
(Ay)4
分､そしてVJは無次元流速のY成分である｡
勾3.33)を整理する｡
L_8U. -4IUjI
Pe (AX)　12
1　8Ui +4lUi
両ト.読
吉富‡惣C,･J･2 ･〔義一
8VJ -4lv,i
12 〕
C,.j..　　　　(3 ･34)
･毎.響)cl･j-t一望cL･j-2〉
- ((数量･卦i&)糾cIJ･
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鞘334)が鞄3.13)の離散化したものである｡
これを図3.4に示す計算領域において､以下
に示す境界条件および初期条件を用いて解く｡
･Y=0､ Y=Y (0≦X≦X.)において
里=o
aY
･X=o (o≦Y<yn､ 】‰<Y≦Y)､ X=Xl
(o≦Y<Y.〟. ､ Yo〟′d<Y≦Y)において
里=o
aX
･流出口Yo〝,≦Y≦Yo〟,a (X-X.)において
里=0､ V=0
6X
･流入口Yn ≦Y≦Ynd (X=0)においてClosed
Vesselの境界条件[20122]より
cx-0- -cx-o･一言乳8..､ 7-0
･初期においてC=0､入力は0≦T≦T;hにお
いてCx壬O_ =1･0､ I;･〝 <TにおいてCx芋._ =0
ここでCx･.- -兜C､ Cx-.･ -ji_mdC､そし
てI;〝は溶液の注入時間である｡本研究では
7;〟 =0.01とした｡なお､計算により得られた
応答の物質収支を計算することにより誤差が
3 %以内に収まることを確瓢したo
3.4　実験結果との比較および検討
以上のような数学モデルによる計算結果と
2章の実験結果とを比較する｡差分格子は横
100×縦50に区切り､四隅の無次元浸透率は
104を与え､ A7'=5×10ー5とした｡図3.5､ 3.6
にそれぞれガラスビーズ1層､シリカゲル1
層の実験結果と数値計算の結果を示すム本研
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究では遅延効果に着目しているので､ピーク
の現れている位置に重点を置く｡計算により
a l　　　　　　　2　　　　　　　3　　　　　　　4
DImenSionless Tlne, T
図3.5　実験結果と計算値の比較
(ガラスビーズ1層)
0　　　　　　1　　　　　　2　　　　　　　3　　　　　　　4
Dimensionless Tlme, T
図3.6　実験結果と計算値の比較
(シリカゲル1層)
得た応答のピークの位置が実験結果のピーク
の位置と同じになるように遅延係数を変化さ
せて計算を行い､ガラスビーズ､シリカゲル
それぞれの遅延係数を得た｡この際混合拡散
係数､すなわちペクレ数は一様にPe =2100
とした｡この値は代表長さを流入口から流出
口までの距離とした時の値であるが､これを
充填粒子の平均粒径を代表長さとして計算し
直すと12となる.これは従来の報告[20]に矛
? ? ? ? ? ? ? ? ? ?
? ? ? ? ? ? ? ? ?
盾しない｡本研究ではガラスビーズの遅延係
数が1.43､シリカゲルの遅延係数が2.14とな
った｡なお､このガラスビーズの遅延係数か
ら式(3･6)を使って分配係数Kdを求めたとこ
ろ1.15×104 m3A(gであった.この値を
Kitamtmらが求めた簡23]と比較したのが図
3.7である｡ Ritamumらの実験は石英に対する
Eu3'の分配係数をバッチ法により求めた値で
あるが､石英とガラスビーズで成分にほとん
ど違いがないのでその収着機構にも差はない
と考え比較した｡図3.7より物理モデルによ
る実験結果と本数学モデルによる計算結果を
比較して得た遅延係数は妥当であるといえる｡
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図3.7　Eu3十の分配係数
つぎに､得られた遅延係数を2層､ 4層､ 8
層に分布させ計算して得た応答と実験結果の
比較を図3.8-3.10に示すム実験結果と同様に､
2層､4層では2つあったピークが8層では互
いに近づくという傾向が見られる｡これらの
図より､計算により求めた応答は実験結果を
おおよそ表していることがわかる｡
なお､本数学モデルの数隆計算上の取り扱い
についての妥当性を次のように検討した｡ま
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図3.8　実験結果と計算値の比較e層)
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図3.9　実験結果と計算値の比較(4層)
Dimens10rLless Time, T
図3.10　実験結果と計算値の比較(8層)
ず2次元物理モデルの形態を表すために四隅
に与えた無次元浸透率の値を変化させた｡
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??????????
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図3.11四隅の浸透率が応答に与える影響
各々の応答を図3.11に示す｡浸透率の値をそ
れぞれ10'3､ 104､ 10-5とした｡図より浸透率
の変化によって応答に違いは見られなし㌔　し
たがって､粒子の浸透率に比べて十分微小な
値を与えたといえるoつぎにATの値を変化
させた応答を図3.12に示すム値はそれぞれ1
×104､ 5×10~5､ 1×10-5としたo　この場合も
一一一一AT=1×10■
-AT=5 × 10■'
-･-AT;I X 10■!
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図3.12　ATが応答に与える影響
値の変化によって応答に違いは見られないの
で､微小時間も十分小さい値を与えたといえ
る.同様に差分格子の数､すなわちAX ､ AY
の値を変化させた応答を図3.13に示すム(Dの
実線で表した応答が差分格子100× 50のとき
の応答､ ②の点線で表した応答が200-× 100
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図3.13　差分格子の大きさが応答に与える影響
のときの応答である｡ (ここでは無次元距離
X.=1.0､ Y=0.5を各々100分割と50分割
した場合を100×50､ 200分割とl00分割し
た場合を200×100と称す)格子数が多くな
るとピークの高さがやや低くなる｡離散化の
際に生じる数値拡散による誤差は格子数の多
いほうが小さくなる｡ 3次精度の上流差分法
により生じる数値拡散項は負であるので､こ
の誤差が大きくなると拡散が小さくなって現
れる｡したがって格子数の少ない①の応答の
ピークがやや高く出ることになる｡しかし計
算の現実性等を加味した場合､また遅延効果
を評価するという場合において､ ①と②の応
答にそれほど違いはないので､本研究で使用
した格子数での計算は妥当であるといえる｡
次に混合拡散除数の異方性についての検討を
行う｡図3.14-3.16にガラスビーズl層､ガ
ラスビーズとシリカゲル2層､ 8層それぞれ
の場合の実験値､混合拡散係数の異方性を考
慮しない場合(CalC. 1) ､考慮した場合(CalC.2)
の計算値を示すム従来の実験により､均一･
等方的な媒体におけるY方向の分散長はX方
? ? ? ? ? ? ? ? ?
? ? ? ? ? ? ? ? ?
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図3.14　混合拡散除数の異身性(ガラスビーズ1層)
DirnenslOnless TIme, T
図3.15　混合拡散係数の異方性(2層)
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図3.16　混合拡散係数の異方性(8層)
向の分散長の0.1倍であることを得た例もあ
る【24】｡分散長は充填媒体の微細な空隙構造
や流速などに依存するので混合拡散係数の異
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方性を考慮する必要がある場合もある｡そこ
でペクレ数が等方的な場合とY方向のペクレ
数をⅩ方向のペクレ数の10倍にした場合の
応答を比較してみる｡ Ⅰ層の場合､異方性の
ある場合とない場合でその応答にほとんど差
はないが2層､ 8層になると､いずれの場合
もペクレ数に異方性がある場合の応答はピー
クが高く､ 2つのピークの間においてEu3'が
検出されずそれぞれのピークがはっきりする
ようになり､実験結果と合致しなくなる｡ペ
クレ数が大きいということは混合拡散の影響
が小さくなるということである｡ Y方向-の
物質移動は移流による部分が小さく主に混合
拡散により起こるので､混合拡散の影響が小
さければY方向の物質移動は少なく､したが
ってピークも高くなる｡ Y方向のペクレ数が
Ⅹ方向よりも大きくなることでさらにY方向
-の物質移動は少なくなりピークはより一層
高くなる｡ 2層､ 8層にした場合､遅延効果の
違いから層間において濃度勾配が生じ物質移
動が起こるが､ Y方向のペクレ数が大きくな
ることでその影響は大きく現れず､したがっ
て2つのピークが独立していることになる｡
しかし実験結果を見ると､ 2層､ 8層において
層の境界での物質移動は頻繁に起こり､拡散
の影響も大きくなっている｡したがって､本
研究のように遅延効果が一様でない系におい
てはむしろ混合拡散係数は等方的であるとし
たほうがより実験結果を再現できると考えら
れる｡
?????????
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3.5　緒言
本章では､ 2次元物理モデ/レによる実験を､
遅延係数を考慮した2次元数学モデルを用い
て解析した｡ 3次精度の上流差分法により離
散化した移流拡散方程式を解くことにより数
値解を得､実験による応答と数値解を比較し
ガラスビーズ､シリカゲルそれぞれの遅延係
数を求めた｡その値を数学モデル上で層状に
分布させた計算結果と､ 2章での多層による
実験結果との比較､およびパラメータを変化
させたそれぞれの応答の比較により数学モデ
ルの妥当性について検討した｡その結果､計
算値は実験結果をよく再現し､本数学モデル
の妥当性が示された｡また､異なる遅延係数
を持つ媒体が空間的に分布している場合､混
合拡散係数は等方的に扱うほうがより実験結
果を再現すると言うことも確羅された｡
次章において､この数学モデルを用い､遅
延係数の空間分布について更なる考察を行う0
4　数学モデルによる遅延係数の
空間分布の検討
4.1緒言
前章にて妥当性の確羅された数学モデルを
用いて､遅延係数の空間分布が系の遅延効果
に与える影響について藍哩する｡ 2次元平面
内で遅延係数が層状に分布する場合､および
確率密度関数を用いて遅延係数を分布させた
場合の応答を整理し､その分布と系全件の遅
延効果との関係を明らかにする｡
4.2　ガラスビーズとシリカゲルの層分
布での検討
これまでにガラスビーズとシリカゲルを層状
に分布させた場合について､ 2次元物理モデ
ルおよび数学モデルを用いた検討を行った｡
物理モデル､数学モデルともに層を増やすこ
とにより応答が変化することがわかった｡層
が少ない場合には個々の媒体による2つのピ
ークがはっきりと確羅されるが､層が増える
と2つのピークは低くなって近づき､なだら
かな応答を得る｡そこで､さらに層を増やし
た場合､どのような応答が得られるのか数学
モデルを用いて計算した｡その結果を図4.1
に示+o層が増えると2つのピークの境が不
DlrnenSICInless Ti me, T
図4.1ガラスビーズ･シリカゲルの層状分布
明確になり､ピークは一つになる｡その現れ
る位置は､遅延係数の算術平均値を一様に分
布させた場合の応答のピークと同じ位置にな
る｡ピークの高さが算術平均値の応答のピー
クほど高くならないのは､層境界が存在する
ことによりそこで濃度勾配による流れに垂直
な方向(Y方向) -の物質移動が生じるため
である｡それにより､分布が-様な場合には
26
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Y方向-の拡散が少なく高いピークが現れて
いるのが､層状分布の場合には混合拡散が進
んでピークが低くなる｡すなわち､流れに垂
直な方向の遅延係数の分布の頻度､言い替え
れば層間の物質移動の頻度が応答に大きな影
響を与える｡
43　遅延係数が層状分布している際の
計算による応答
様々な遅延係数を用いて､それらを層状に分
布させその応答を見てみる｡なお本節で用い
る遅延係数はその算術平均値を用いて無次元
化したもので､算術平均値はいずれの場合も
1とする｡また無次元浸透率は一様に1とし､
ペクレ数は地下において取りうる値【3】とし
て500とし､異方性はないとして計算した｡
その結果を図4.2-4.4に示すといずれの図も
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図4.2　2つの標準偏差が0.9の遅延係数を
層状に分布した応答
応答は2層､各層､ 12層､算術平均値を一様
に分布させた場合の応答である｡無次元の遅
延係数は図4.2が0.1と1.9､図4.3が0.5と
1.5､斑4.4が0.番と12である｡設定した2
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つの遅延係数の差を算術平均値lに対する標
準偏差qにより表すとそれぞれの標準偏差
は0.9､ 0.5､ 0.2である｡
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図4.3　2つの標準偏差が0.5の遅延係数を
層状に分布した応答
00　　　　　　05　　　　　10　　　　　15　　　　　　20
DlmertSIOnless Tlme, T
図4.4　2つの標準偏差が0.2の遅延係数を
層状に分布した応答
ここで､標準偏差0.9という値はどの程度
の分布を表しうるのかを確認する｡例えば2
つの遅延係数のうち､小さい方を1 (遅延効
果なし)､大きい方を103とするとその算術平
均値は0.5×103となる｡この値で割った無次
元遅延係数はそれぞれ2×10'3と2になり､標
準偏差は1よりわずかに小さい値をとるo L
たがって､標準偏差0.9という値は遅延係数
? ? ? ? ? ? ? ? ?
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のもつ相当広いばらつきを覆うことができる.
それぞれの遅延係数の組を設定した応答
を見ると､いずれの場合も共通して層が増え
ると2つのピークが近づくという傾向が見ら
れる｡しかしその接近の仕方は遅延係数の標
準偏差によって異なる｡
図4.2のように､2つの遅延係数の標準偏差
が大きい場合､ 2つのピークは離れて現れる｡
層が増えるにつれてピークは低くなり､その
2つのピークの間でも核種が観測される領域
が現れる｡その領域は層が増えるにつれ大き
くなり､やがてピークは1つになる｡遅延係
数の差が大きいので､ピークは離れて現れる
が層間での濃度勾配は大きく物質移動が頻繁
に起こる｡濃度勾配により層間で物質のやり
とりを繰り返しながら移行し､濃度勾配はな
だらかになりその応答は矩形になる｡さらに
層が増えれば浪合拡散が進み､応答は算術平
均値を一様に分布させた場合の応答と同じ位
置にピークが出る｡算術平均値での応答のピ
ークより低いピークが現れるのは､ Y方向-
の物質移動が頻繁に起こり混合拡散が進むた
めである｡
つぎに､ 2つの遅延係数の標準偏差が小さ
い場合､ 2つのピークは近い位置に現れる｡
図4.4のように2層の段階で既にピークが1
つになって現れるような応答を持つ.これは､
遅延係数に差がないので､それぞれの層を同
じように物質は移行し､ピークの区別がつか
ないためである｡また層境界での濃度勾配も
ほとんどないので､ Y方向-の物質移動が起
こらず拡散しないため､ピークの高さは算術
平均値を一様に分布させた時の応答に近くな
る｡
したがって､遅延効果の異なる媒体が層状
に存在している場合の系全体の応答を考える
上で重要なことは､分布する遅延係数の標準
偏差と､評価する系に対する層の細かさであ
る｡収着力に差がなく遅延効果に違いがない
ような媒体が隣接する際には､その系として
の応答は分布の頻度に関わらず､すぐさま算
術平均値を以って近似できる｡しかし析出物
などの性質､あるいは地下水の性質等の違い
によって遅延効果が大幅に違うような媒体が
隣陵する場合､その分布が偏っているならば
その移行はそれぞれの媒体を加味したもので
なければならないが､細かく分布していれば
その移行は算術平均値で予測することができ
る｡ただし層間の物質移動が盛んに起こるた
め､低濃度の物質が長い期間にわたって検出
されることとなる｡以上のことから､流れと
垂直な方向の物質移動が応答に大きな影響を
与えていることが示唆される｡そこで次節に
て､遅延係数が流れ方向に層状に分布してい
る場合､どのような応答になるのか見てみる｡
4.4　遅延係数が流れ方向に層状分布し
ている場合の応答
図4.5に示すように､遅延係数を流れ方向
に2層､ 8層､ 12層と分布させた応答を比較
してみる｡なお図は8層の場合である｡遅延
係数はその算術平均値を用いて無次元化した
もので､算術平均値はいずれの場合も1とす
る｡また無次元浸透率は一様に1とし､ペク
28
図4.5　流れ方向の遅延係数の層状分布
レ数は500で異方性はないとして計算した｡
応答を図4.6､ 4.7に示すム設定した無次元遅
延係数はそれぞれ､図4.6の場合が0.05と1.95､
図4.7の場合が0.8と1.2で標準偏差は0.95
と0.2である｡応答はどちらの場合も層の数
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図4.6　2つの標準偏差が0.95の遅延係数を
流れ方向に層状分布させた応答
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図4.7　2つの標準偏差が0.2の遅延係数を
流れ方向に層状分布させた応答
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によらず算術平均値を一様に分布した場合の
応答とほとんど違いがなし㌔ 2つの遅延係数
の差が非常に大きい場合においても､平均の
応答に比べれG蹄やピークが下がり､混合拡
散が生じたことを示しているが､層の数に拡
散の度合いはほとんど依存していなし㌔層の
数を変えても応答に違いがないということは､
流れ方向-の遅延係数の分布の仕方は系の応
答に関係ない､すなわち､異なる遅延係数の
層境界での物質移動はこの場合系の応答に大
きな影響を及ぼさない｡層境界での濃度勾配
による物質移動の方向が流れと同じ方向なの
で､移流項による物質移行が支配的になるた
め､系全体の応答に及ぼす層の数の影響は小
さいものになる｡したがって応答は､層境界
の数に依存せずほとんど同じになり､算術平
均値を一様に分布した場合の応答に近似でき
る｡以上のことにより､系全体の遅延効果に
影響を与える重要な要素は流れと垂直な方向
-の遅延効果の分布であるということが言え
る｡
4.5　遅延係数が確率密度関数に従って
分布している場合の応答
つぎに遅延係数がランダムに分布している
場合の応答について考える｡たとえば花尚岩
を構成するような複数の鉱物の配列を想定し､
対数正規分布およびバンレヌーイ試行列の2種
類の確率密度関数を用いて遅延係数をランダ
ムに分布させその応答を見る｡なお､ここで
2種類の確率密度関数を用いているが､これ
は実際に花繭岩の鉱物の配列がこれらの関数
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にしたがっているというわけではなく､分布
の仕方がわからないものを(実際地層中の鉱
物の配列を知ることは困難である)どのよう
に扱えるのかを整理するために用いただけで
ある｡すなわち､分布を与える確率密度関数
の特定は目的ではなく､それぞれの分布によ
る応答を､遅延係数の算術平均値､標準偏差､
歪度といったモーメントを用いて比較するこ
とで､系全体の特性を整理することが目的で
ある｡そのために対数正規分布のもつ歪度と
等しい分布を取りうる関数としてベルヌーイ
試行列を選んだp5].前節と同様に用いる遅
延係数はその算術平均値を用いて無次元化し
たもので､算術平均値はいずれの場合も1と
する｡また無次元浸透率は一様に1､ペクレ
数は500とし､異方性はないとして計算した｡
瓦の標準偏差U､歪度sKは以下のように定
義される｡
J2 - FbMF(id)(瓦一丸曙)2d瓦(4･1)
F(Rd)(Rd - Rd.搾)3d瓦
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ここでFは瓦の確率密度関数､ RdMは正規
化した場合の最小の遅延係数､そしてRd.雌は
瓦の算術平均値で1である｡
確率密度関数による遅延係数の分布は､領
域を10× 10に分けそれぞれのセルに擬似乱
数により設定した｡分布された遅延係数の応
答古演行回数による平均の応答である｡本研
究においては試行回数は10回とした【2句｡図
4.8に示すように､ベルヌーイ試行列において､
試行回数が10回の場合と20回の場合で応答
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は同じである｡したがって､本研究の計算条
件において平均の応答は10回の試行で収束
する｡
00　　　　　05　　　　　10　　　　]5　　　　　20
DimenstoIlless Time, T
図4.8　耗行回数による平均の応答
図4.9､ 4.10に計算による応答を示す｡図4.9
が遅延係数の標準偏差が0.3の場合､図4.10
が0.9の場合である｡図より､確率密度関数
の種類によらずその応答は遅延係数の算術平
均値を一様に分布させた場合の応答に近づく
00　　　　05　　　　10　　　　15　　　　　20
DlmenSIOIlIess Time, T
図4.9　遅延係数がランダムに分布し､
その標準偏差が0.3の場合の応答
ことがわかる｡図4.9のように標準偏差が小
さい場合には､それぞれの媒体での遅延効果
に差がなく境界での物質移動があまり起こら
ないので､確率密度関数の種類にも歪度にも
? ? ? ? ? ? ? ? ? ?
?????????
よらず､その応答は算術平均値の応答に近似
することができる｡また､図4.10のように標
00　　　　　05　　　　　10　　　　15　　　　　2.0
DlmenSionless Time, T
図4.10　遅延係数がランダムに分布し､
その標準偏差が0.9の場合の応答
準偏差が大きい場合には歪度によってその応
答にやや違いは見られるものの､こちらも算
術平均の応答とほぼ同じと見ることができる｡
標準偏差が大きく歪度も大きいということは
小さい遅延係数の領域が多数を占めることに
なる｡したがって遅延係数の異なる境界の存
在が少なく､その分､拡散も起こりにくくな
るため､算術平均の応答よりは､遅延係数の
小さい場合の応答よりになる｡また歪度が′ト
さい場合は､満遍なく分布するため境界がで
き､混合拡散が進み応答が低くなる｡したが
って､遅延係数がランダムに分布する際の応
答は､分布する遅延係数の標準偏差と歪度に
より整理できることがわかった｡標準偏差か
ら､算術平均値を一様に分布させた場合の応
答のピークよりどれぐらいピークの高さがず
れるか､歪度から､ピークの位置がどれだけ
ずれるかを判断できる｡しかしいずれの場合
も､その応答は算術平均値の応答で近似する
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ことが可能である｡また､従来の報告では対
数正規分布に従う場合､系の代表値として幾
何平均を用いることが一般になされるが､む
しろ算術平均値の方が､核種の移行速度をよ
く表わすことがわかった｡
4.6　結言
本章では､ 2次元数学モデルを用いて遅延
係数の様々な空間分布について､その分布が
系の遅延効果に与える影響について整理した｡
異なる遅延係数の分布により生じる媒体の境
界における物質移動が系の応答-影響を与え
ることがわかった｡特に､境界での物質移動
のうち､移流方向に垂直な方向-の物質移動
が大きく効く｡また､遅延係数の分布の形状
がわからなくとも､分布の影響は遅延係数の
標準偏差と歪度で整理できることがわかった｡
遅延係数が移流と垂直な方向-分布すること
により､境界での物質移動が頻繁に起こり拡
散が進むので､境界が多くなるような様々な
鉱物が分布しているような地層では､算術平
均値を用いた応答に近似することができる｡
遅延係数の分布に偏りがある場合にも､標準
偏差と歪度より算術平均値を用いた応答から
どれだけずれているかを判断することができ
る｡また従来､分布が対数正規分布に従う系
においてその代表値として幾何平均が一般に
用いられるが､算術平均値の方がよりよく核
種の移行速度を表すことがわかった｡
5　結論
遅延効果の一様でない系において､その核
??????????
種移行に影響を及ぼす要素は異なる遅延係数
を持つ媒体境界での物質移動であることがわ
かった｡特に移流方向に垂直な方向-の物質
移動が強い影響を及古紙また､このことは
混合拡散係数に異方性がないと単純化した数
学モデルによっても十分表せることがわかっ
た｡したがって､異なる遅延効果の分布する
系を評価するためには､それぞれの媒体間で
物質移動が起こりやすいかどうかを評価すれ
ばよし㌔物質移動は主に境界での濃度勾配に
よるものであり､濃度勾配は遅延係数が大き
く違うものが隣り合えば大きくなる｡遅延係
数の値にどれだけの幅があり､またその分布
にどれだけ偏りがあるかを遅延係数の標準偏
差と歪度から判断し､遅延係数の算術平均値
を一様に分布させた場合の応答からのずれを
知ることにより､具体的な鉱物の分布を特定
できなくとも､系の応答を評価することがで
きる｡
本研究により得られた知見を以下にまとめ
る｡
第2章｢物理モデルによる実験｣
1)遅延効果の異なる層が移流と垂直方向に
分布している際､その分布が細かくなる
と応答は遅延係数の算術平均値を一様に
分布させた場合の応答に近づく｡これは
遅延効果が異なることにより層の境界で
濃度勾配ができ､物質移動が生じるため
見かけ上混合拡散が進むためである｡
2)系全体の遅延効果に及ぼす流量の影響は､
核種の収着､脱着の速度に比べて十分遅
ければ考慮しなくて良い｡
第3章｢2次元数学モデルの作成とその妥当
性｣
3) 3次精度上流差分法を用いて数学モデル
を作成した｡数学モデルによる計算値と
実験結果を比較して求めたガラスビーズ
およびシリカゲルの遅延係数を分布させ
て多層の応答を計算により求め､実験値
と比較し､また､パラメーターを変化さ
せて計算させた結果を比較することによ
り､本研究で用いた数学モデルの妥当性
が示された｡
4)本研究において混合拡散係数は等方的で
あるとして数値計算を行い､その応答は
実験結果をよく表わすことができた｡
第4章｢数学モデルによる遅延係数の空間分
布の検討｣
5)数学モデルにより､移流方向に遅延係数
が層状に分布している際の応答を求めた
ところ､層の数に関係なくその応答は遅
延係数の算術平均値を一様に分布させた
場合の応答と変わらないことがわかった｡
このことから系の応答に影響を及ぼすの
は､移流と垂直な方向-の物質移動であ
ると言える｡
6)種々の遅延係数がランダムに分布する場
合､系全体の物質移行はその分布の形態
によらず遅延係数の算術平均値を用いた
応答により近似できる｡また､分布に偏
りがある場合も､遅延係数の標準偏差と
歪度を用いて､遅延係数の算術平均値を
一様に分布させた場合の応答からのずれ
を考慮することができる｡
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以上のような知見が得られた｡
本研究において､上記4)でも述べたよう
に遅延係数が空間的に分布する系の混合拡散
係数を等方的であると単純化した｡しかしこ
れは､本研究で用いたガラスビーズとシリカ
ゲルの間での物質移動による見かけの混合拡
散がうまく表されただけという可雛もあるC
今後層間の物質移動による混合拡散の､見か
けの混合拡散係数についての研究を進めるこ
とは､安全評価の研究に更なる発展をもたら
すであろう｡
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